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1.  緒　　論
従来のセラミックス焼結プロセスは電気炉による加熱
を用いるものが主であり，大量エネルギー消費工程の典
型例と認識されてきた。これに対しマイクロ波加熱は，
誘電体材料が電磁波エネルギーを吸収することを介した
自己加熱プロセスである。電気炉のような間接加熱を用
いた通常加熱法に比較した場合，昇温速度，熱効率の高
さは，このプロセスの明瞭な特徴である1） 。それゆえに
省エネルギー，経済性にすぐれた焼結方法としてマイク
ロ波加熱法が注目され，ZnO2），Al2O3
3），ZrO2
4），PZT5），
酸化物超伝導体6）など数々のセラミックス材料の焼結に
適用されてきた。磁性を持たない体積（Vs）の誘電体へ
吸収されるマイクロ波エネルギ （ーP）は，
 （1）
で与えられる。ここで，ε0は真空誘電率，ε"は比誘電
損失，ωは照射されたマイクロ波の角振動数，Eは電場
を表す。この式より，ε”が大きな試料の加熱は容易で
あり，一方，ε”が小さな試料の加熱には大きなEを要す
ることがわかる。
セラミックス焼結などに利用されるマイクロ波加熱
装置は大型で複雑な機構をもち，いわゆる高級実験機器
（製造装置）に分類されるものである。一方，調理に使
われる電子レンジはきわめて安価なマイクロ波加熱装置
の一種であるが，パワー密度が小さいため，一般にセラ
ミックスを高熱に加熱することに適さないものと考えら
れてきた。しかし，Baghurstら6）はCuOを含むいくつか
の無機酸化物が非常に強くマイクロ波を吸収し，超伝導
体であるYBa2Cu3O7-xが調理用電子レンジでも焼結可能
であることを報告した。また著者らはドナーを添加した
ZnOは調理用電子レンジ（500W）でも，500℃以上に自己
加熱することを確認している7）。HayashiらはZnO-MnO2，
ZnO-Fe2O3
8）セラミックスが調理用電子レンジにおいて
800℃以上に自己加熱することを報告している。
一般にセラミックスの誘電損失（電導成分）は温度の
上昇とともに増加することが知られており，低温ではマ
イクロ波吸収が小さく，自己加熱を生じない物質であっ
ても，高温になればマイクロ波を強く吸収し，より高温
に自己加熱することが期待される。この関係を適応し
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て，我々は低温において小さなマイクロ波吸収しか持た
ないセラミックスを調理用電子レンジにより焼結する新
しいプロセスを提案してきた9-11）。これはマイクロ波で
容易に加熱する材料（例えばZnO-MnO2）をプレヒーター
に用いて，これを焼結したい成型体に密着させ，初めは
プレヒーターの発熱により成型体を加熱し，ある程度以
上の高温では成型体自身がマイクロ波を吸収して発熱
し，焼結に導くものである。この方法により高密度な焼
結体を得ることができれば，エネルギー，装置の両面に
おいて経済的なセラミックス焼結方法として貢献するこ
とが可能となろう。
本研究では代表的な高強度，高靭性セラミックスで
ある部分安定化ジルコニア（PSZ）を調理用電子レンジで
焼結し，焼結のための最適条件を明らかとするととも
に，微細構造及び曲げ強度を通常の電気炉焼結により得
られた焼結体と比較する。部分安定化ジルコニアは酸
化ジルコニウム（ZrO2）に3mol%程度の酸化イットリウ
ム（Y2O3）を添加したものである。Y2O3を6-8mol%含む
ZrO2が高温安定相である立方晶系（完全安定化ジルコニ
ア：FSZ）を示すのに対し，中温域相である斜方晶系（室
温では単斜晶系）を示し，応力誘起変態に起因するとさ
れ高強度，高靭性を持つことが特徴である12）。
FSZはホタル石型構造をもつ酸化物イオン電導体とし
て高温用燃料電池材料として使われている。PSZもFSZ
に比較すれば電導度は低いものの高温では高い酸化物イ
オン電導性を持ち，これが有効に働く温度域では誘電損
失が大きくなり，マイクロ波吸収による自己発熱が期待
される。
2.  実験方法
2-1.	 プレヒーター
調理用電子レンジにおいて室温から自己発熱する素
材として，72.5ZnO-27MnO2-0.5Al2O3をプレヒーターと
して用いた。この素材を以下ZMAと表記する。99.99％
のZnO，MnO2，Al2O3粉末試薬（いずれも高純度化学研
究所（株））を所定比にイソプロピルアルコール中で混合
し，乾燥した。この粉末を金型一軸成型法により60×40
×5mmの角板状に成型した。これを1300℃，4時間空気
中にて加熱し，プレヒーターとして使う焼結体を得た。
2-2.	 	調理用電子レンジによるPSZのマイクロ波焼結
と従来法による焼結
PSZ粉 末（第 一 希 元 素 工 業（株）製　HSY-3W-SD
（Y2O33mol%添加））を40×30×5mmの角板状および
20 ×3mmのペレット状に金型一軸成型法により成型し
た。成型体の嵩密度は3.2g/cm3であった。
2種類の調理用電子レンジが使用された。一つは調理
用として最もシンプルな家庭用電子レンジ（マルマン
（株）製　KD540，以下レンジ（A）と表記）であり，マイ
クロ波周波数2.45GHz，出力500W，加熱と解凍の2モー
ドを持つものである。実験ではすべて加熱モードを用い
た。これはペレット焼結用に用いた。もう一つはいわゆ
る業務用（三洋電機（株）製　EM-1503Y，以下レンジ（B）
と表記）で，最大1500Wの出力可変のものである。レン
ジ（B）は曲げ強度測定用の角板状試料焼結に用いた。
図1は調理用電子レンジを用いたPSZ焼結用アッセン
ブリーを示す。PSZ成型体はZMAプレヒーターに挟ま
れ ,断熱用のセラミックスウールボード（イソライト工
業製カオウール1600）中に置かれた。このアッセンブ
リーを電子レンジの中央に置き，レンジ（A）では2-20分
加熱した。加熱中の温度は断熱ボードを貫通して設け
られた5mm の孔を通して放射温度計によりモニターし
た。またレンジ（B）では所定の設定出力において所定時
間の運転を行った。なお，レンジ（B）では試料回転機構
（調理の際のターンテーブル）が働いてしまうため，温
度モニターはできなかった。
比較のため，従来の電気炉を用いた焼結を行った。空
気中1100-1600℃で16分，20分および4時間加熱した。16
分および20分加熱においては予め加熱された電気炉に成
型体を入れ，所定時間後に大気中に取り出した。4時間
加熱については室温から電気炉に入れ，10℃/minで昇降
温した。
2-3.	 曲げ強度の測定
角板状焼結試料を35×3×2mmに切断，研削し35×3mm 
の1面をダイヤモンドペースト6µmにより鏡面研磨した。
これを曲げ測定用試料とし，オートグラフ（島津（株）
製　AGS-500A）により，4点曲げ法により強度を測定し
Fig.1 Assembly for sintering PSZ in domestic microwave oven.
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た。この際，下側（支持）スパンを30mm，上側（下降）ス
パンを10mmとした。ロード速度は0.5mm/minとした。
試料の微細構造は破断面について走査型電子顕微鏡
（日本電子（株）製　Jeol6300F）によって観測した。
3.  結果と考察
3-1.	 焼結状態
Fig.2  Achieved temperature (T) for only ZMA couple ( ), 
for MA-PSZ-ZMA assembly ( ) and the resulting 
density of PSZ ( ) (d) over the operating time of the 
microwave oven.
Fig.3   Density of PSZ (d) sintered by the conventional 
furnace method for 4 h ( ) and 16 min ( ). 
Dot line indicates the density of the specimen sintered 
by the microwave oven.
プレヒーターとして使われたZMAはZnOとZnMn2O4
相からなる多孔質体であった。密度は4.35g/cm3であり，
これはZnO，ZnMn2O4の真密度5.68g/cm
3，5.18g/cm3に
比較して小さなものである。ZnOへのAl2O3の添加はド
ナーとして働き，電導度を増加させるとともに緻密化
を抑制することが知られている13）。ZMAにおけるAl2O3
添加も同様の効果が表れたものと考えられる。従来の
ZnO-MnO2が最高温度800℃程度であったのに対し，今
回のZMAが最高1000℃を得たことは電導度の増加が寄
与しているものと推定される。
図29）に示されるように，ZMAのみをレンジ（A）で加
熱した場合，12分間で1000℃程度に自己発熱するのに対
し，PSZを挟んだ場合には8分の運転で1200℃以上に達
した。PSZペレットの緻密化は4分後から始まり，14-16
分の運転により最高密度5.94g/cm3に達した。PSZの真密
度が6.05g/cm3であることから，相対密度98％以上の高
密度焼結体を得ることができた。PSZ焼結体は斜方晶系
層により構成されていた。
この電子レンジ利用焼結プロセスのおける緻密化を以
下のように考察した。ZMAペレットはマイクロ波を吸
収して自己発熱し，1000℃に達し，PSZペレットのプレ
ヒーターとして作用する。加熱されたPSZペレットでは
酸化物イオン電導度が増加し，これに伴う誘電損失の増
加によりPSZ自身もマイクロ波を吸収して自己発熱にい
たる。このようにして，PSZは1200℃以上に加熱され，
焼結が起こる。
従来法（電気炉）により焼結したPSZの密度を図311）に
示す。5.94g/cm3の密度を達成するには1350℃，4時間あ
るいは1400℃，16分の加熱が必要であった。マイクロ化
加熱に匹敵する1250℃，16分の電気炉加熱では4.7g/cm3
の密度をもつ焼結体しか得られなかった。これらの結果
より，電子レンジの焼結は緻密化を促進すると判断され
る。通常のマイクロ波焼結（専用装置を使った）におい
ても焼結の低温化が知られている1）。本実験においても
同様の現象であると考えられる。
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Fig.4  The microstructures for fracture surfaces of PSZ 
sintered by the mictrowave oven for 20 min (a) and 
the conventional furnace method at 1250℃ for 20 min 
(b).
レンジ（A）により20分加熱して得られた焼結体と電気
炉にて1250℃，20分加熱（設定温度に試料を挿入して保
持後大気中に引き出し）して得られた焼結体の破断面の
微細構造を図4（a），（b）11）にそれぞれ示す。いずれにお
いても微細構造は均質であり，亀裂などは観察されな
かった。（a），（b）に示される2つの試料はおおむね同じ
加熱過程を経たものであるが，電気炉加熱試料における
粒径（0.1µm以下）はレンジ（A）加熱のそれ（0.2µm）に比
べて明らかに小さかった。この結果より，電子レンジ焼
結は緻密化のみでなく，粒成長を促進していることが確
認された。
マイクロ波焼結による緻密化の低温化に関して，い
くつかのモデルが提案されている14）。それらの中で，マ
イクロ波照射による表面活性化のモデルが最も受け入
れられてきた。Jannyら15）はサファイア中への酸素同位
体（18O）の拡散プロファイルを測定し，酸素拡散がマイ
クロ波照射により加速されることを報告している。しか
Fig.5  PSZ and alumina pellets heated by a furnace at 1200℃ 
(a), quickly moved into the microwave oven and 10 
min driving (b).
Fig.6  Density(d) and bending strength (σ)for the specimens 
prepared by the conventional furnace method at 1500℃ 
for4 h ( ) and 16 min ( ) and by the microwave oven 
(( ) <93%, ( ) 93-96% and ( ) >96%).
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し，マイクロ波加熱において明瞭な粒成長が観測されて
いなかったことから，拡散の加速はセラミックスの緻密
化において補助的役割しか持たないと考えられてきた。
すでに述べたように，本実験では温度履歴としては同等
な実験条件において明瞭な粒成長が観測されている。実
験結果より，電子レンジ中での緻密化と粒成長は従来
型電気炉加熱に比べて100℃以上低温化されている。温
度の 観測が多少の誤差を含むものと危惧したとしても，
それが50℃を超えることは考えられない。これらの観点
より，本実験におけるPSZの緻密化では原子拡散の加速
が重要な役割を持つと判断する。
ここに提案した調理用電子レンジを用いた焼結プロ
セスにおいて重要なことは，PSZのように室温からで
は自己発熱を起こさないような材料であっても，プレ
ヒーターを用いた加熱により，自己発熱－緻密化に至る
ことである。PSZが自己発熱していることは図2からも
明らかであるが，より視覚的な観察結果として図510）を
示す。PSZとAl2O3を並べて電気炉中で1200℃に加熱し
た。これを取り出すと両者とも赤熱している（図5（a））。
これをすばやくレンジ（A）に入れ10分間運転して取り出
したものが図5（b）である。PSZは赤熱が続いているの
に対し，Al2O3の赤熱は消失した。
この方法を使って，我々はZnO，ZnOバリスタ，
TiO2，BaTiO3，PZTなどの緻密焼結が調理用電子レンジ
により可能であることを確認している。
3-2.	 曲げ強度
PSZの最も大きな特徴は高強度，高靭性であり，電子
レンジで作成したPSZについても，その強度を測定し従
来法に比較することは重要である。曲げ強度測定用の試
料はレンジ（B）により作成した。レンジ（B）の出力を制
御することで焼結体の密度を変化させることができ，最
高密度は5.92 g/cm3とレンジ（A）によるペレット焼結と
ほぼ同等な値を得た。電気炉による焼結では通常PSZに
用いられている焼結条件である1500℃を焼結温度とし，
加熱時間は16分および4時間とした。電気炉加熱による
焼結では4時間において密度6g/cm3以上と真密度に等し
い結果を得た。
各試料の密度と曲げ強度との関係を図6に示す。
1000MPa程度の値が知られており，電気炉焼結による
高密度焼結体ではほぼそれに匹敵する強度を観測した。
一方，電子レンジ焼結体では強度は密度に依存し，最も
密度が高い試料において900MPaであった。電気炉によ
る焼結体に比較すると，強度は若干低いものであった
が，より高密度化を図ることにより，改善の可能性を有
すると考える。
破壊靭性もPSZにとって重要な特性であるが，ビッ
カース法を用いた測定では信頼できる結果を得ることが
できなかった。
結　　言
多孔質な72.5ZnO-27MnO2-0.5Al2O3をプレヒーターと
して用いて調理用電子レンジにて部分安定化ジルコニア
（PSZ）の緻密焼結体を作成した。プレヒーターのマイク
ロ波加熱により加熱された部分安定化ジルコニアは自ら
がマイクロ波を吸収し自己発熱に至り，緻密化した。16
分間のマイクロ波加熱により自己加熱は1270℃となり，
密度は6.0g/cm3に達し，これは同じ16分の電気炉加熱で
は1450℃に匹敵した。得られたPSZ焼結体の曲げ強度は
900MPaとなり，密度に依存した。
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